











"ふ J、~ ~ ..行，. "今、<も 4 山 三三 .吋 《 也 ". .-
1 ・ -<. • _.，. "， ，ゃーも -， ~ -. ，.1. く. ，_ ~. ム < < ヲ ー 凶 一一事ν〓JdaJ ヘ J 14v d Yバ イ1 とよe4Uμ









• • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 
• • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 





2 励起子ー格子相互作用 10 ， 
2.1 励起子-格子相互作用と励起子吸収線形状. • • • • • • • • • • • •• 1 
2.2 励起子-格子相互作用と位相緩和. • • • • • • • • • • • • • • • • •• 13 
3 光学非線形現象 18 
3.1 物質の非線形電気感受率. • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 18 
3.2 2次の光学非線形現象. • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • .， 19 
3.3 縮退四光波混合と緩和時間の測定. • • • • • • • • • • • • • • • •• 19 
4 励起子の高密度効果 24 
4.1 高密度励起子状態、での励起子吸収帯の変化. • • • • • • • • • • •• 24 
4.2 高密度状態、での励起子の位相緩和. • • • • • • • • • • • • • • • •• 26 
5 BiI3結晶の励起子 28 
5.1 Bih結品 .• • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 28 
5.2 Bih結品の励起子. • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 31 
目次 i 
5.:3 積層欠陥励起子遷移 ••• •• • • • •• • • . • •• • .33 
6 本研究の目的 39 
11 積層欠陥励起子モデル 41 
7 積層欠陥励起子モデル 41 
7.1 積層欠陥励起子の変数分離による取り扱い. • • • • • • • • • • •• 41 
7.2 数値モデル ................................46
111 実験方法 52 
8 実験方法 52 
8.1 試料 ....................................53
8.2 ピコ秒時間分解発光測定. • • • . • • • • • • • • • • • • • • . • • .• 54 
8.2.1 ピコ秒パルス光源 • • • • • • • • . • . • • .・・ e・. • • .， 54 
8.2.2 時間分解スペク トル測定装置. • • . • • • . • • • • • • • •• 56 
8.3 縮退四光波混合法 .• • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 56 
8.3.1 2ビーム縮退四光波混合法. • • • • • • • • • • • • • • • • •• 57 
8.3.2 3ビーム縮退四光波混合法 .• • • • • • • • • • • • • • • • • • 58 
8.4 ポンプ&プローブ法. • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 59 
• 
1V 実験結果と議論 63 
9 吸収線形状の解析 63 
10位相緩和時間の測定 71 




14.1位相緩和時間の光強励起効果. -・ ・・ ・・・ ・. . 
目次
• • • • 
14.2吸収スペクトルの強励起効果 • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 
15積層欠陥励起子の緩和機構
15.1積層欠陥励起子準位問のバン ド間遷移 -・・・・・・. . . . . . 
15.1.1カスケード緩和 • • • • • • 
15.2バンド内散乱. • • • • • • • • • • • • • • • • - ・ ・. . . 










]5.2.1 励起子格子散乱. • • • • • • • • .・. • • • • • • • • • • • • • 114 
15.2.2励起子-励起子散乱 • • • • • • • • • • • • • • • • • • 0 • • • • 116 






• • • • 




• • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 


















Lorentz‘Gauss， Voigt関数 • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 13 
GみAs量子井戸励起子の均一幅の温度依存性 • • • • • • • • .， 15 





2準位系 • • • • • • • • • • • • • • • 20 • • • .・・・・・
3ビーム入射型縮退四光波混合法 • • • • • • • • • • • • • • • • 21 
不均一拡がりの場合の DFWM信号 • • 0 ・・・・・・・・・ ・・・・ 22 
均一拡がりの場合の DFVv'M信号. • • • • • • • • • • • • • • • .， 22 
4.1 
4.2 
CuCl励起子吸収帯の高密度励起子効果. • • • • • • • • • • • • • 25 
QVv励起子の均一|幅の粒子密度依存性. • • • • • • • • • • • .， 27 
， 
5.1 BiI3結晶の外形 • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 29 
5.2 C軸に垂直な方向からみた Bih結晶の結晶構造. • • • • • • •• 29 
5.3 C軸方向からみた Biシー ト， 1シート. • • • • • • • • • • • • • • 30 
5.4 3種類のイオンの位置. • • • • • • • • • • • • • • • • . • • • • •• 30 





Bib結品の 4.2Kでの吸収端近傍の吸収スペクトル. • • • • • •• 32 
積層欠陥励起子遷移線の試料依存性. • • • • • • • • • • • • • •• 34 
Bih結晶積層欠陥励起子の吸収及び発光スペクトル. • • • • • • 35 
カチオニック積層欠陥励起子モデル. • • • • • • • • • • • • • •• 38 
7.1 積層欠陥励起子の強結合近似モデル. • • • • • • • • • • • • • •• 47 
7.2 積層欠陥の入った2次元結晶内の励起子の分散関係 o • • • •• 49 
7.3 強結合近似により計算された母体結晶の励起子状態. • • • .， 50 








7.5 強結合近似により計算された局在状態、の波動関数. • • • • • • 51 
8.1 吸収測定配置図... •••••••••••••••••••• ...53 
8.2 発光スペク卜ル測定実験配置. • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 54 
8.3 発光時間分解測定装置図 • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 55 
8.4 2ビーム縮退四光波混合法の実験配置図. • • • • • • • • • • •• 5 7 
8.5 位相整合がとれる 3ビームの立体配置 • • • • • • • • • • • • •• 59 
8.6 3ビーム縮退四光波混合法の実験配置図. • • • • • • • • • • •• 60 
8.7 ポンプ&プローブ法の実験配置図. • • • • • • • • • • • • • • •• 62 
9.1 積層欠陥励起子の吸収線形状の温度変化. • • • • • • • • • • .， 64 
9.2 積層欠陥励起子の吸収線の Voigt関数による解析. • • • • • •• 65 
9.3 T 線の訂L と九fGの温度依存性 • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 66 
9.4 RぅS線のたんの温度依存性 • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 67 
9.5 R線の線幅と近接2準位作られる線幅 ............... 70
10.1 RぅSうT線の DFWM信号. • • • • • • • • • • • • • • • • • ~ . • • • •• 72 
10.2 T線の DFWM信号の温度変化. • • • • • • • • • • • • • • • • •• 73 
10.3 T線の 1/T2の温度依存性 • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 74 
11.1 SFE発光の時間変化.. ......................77 
11.2 SFE発光の時間プロファイル. • • • • • • • • • • • • • • • • • •• 78 
12.1 BiI3結晶の発光スペク卜ル .....................82
12.2 2 つの違う試料の Tc スペクトル形状 • • • • • • • • • • • • • •• 83 
12.3 2つの違う試料のT励起子の発光寿命. • • • • • • • • • • • • •• 84 
12.4 T線近傍を励起した時の共鳴二次光学スペクトル. • • • • • •• 86 
12.5 試料Bにおける T線共鳴励起の Tcのピーク位置での振る舞い 87 
小
12.6 T 線励起の Tc の時間分解スペクトル • • • • • • • • • • • • • •• 88 
12.7 S 線励起の Tcの時間分解スペクトル • • • • • • • • • • • • • • • • 89 
12.8 T を共鳴励起したときの Tc の時間分解発光スペクトル • • •• 91 ， 
図目次 vi 
12.9 積層欠陥励起子の有効温度の時間変化..... • • •••• 92 
12.1 0 S を共鳴励起したときの Tcの時間分解発光スペク卜ル • • • .， 94 
12.11 R を共鳴励起したときの Tc の時間分解発光スペク卜ル • • •• 95 
13.1 R‘ S ぅ T 線の T1 の測定 • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 9 7 
14.1 T線の DFVv'M信号の励起光強度による変化 .• • • • • • • • • • 100 
14.2 T線の強励起下での吸収スペクトル. • • • • • • • • • • • • • • • 1 0 1 
14.3 吸収線RぅSぅTの強励起によるスペクトルの変化. • • • • • • • 102 
14.4 位相緩和レート1fT!の励起光強度依存性 • • • • • • • • • • • • 1 04 
14.5 R状態を強励起した時の SぅTの吸収スペクトル. • • • • • • • • 106 
14.6 SぅT線のムEとムFの励起光強度依存性. • • • • • • • • • • • • • • 1 08 
14.7 位相緩和時間とナノ秒励起のムFの比較. • • • • • • • • • • • • • 1 09 
15.1 積層欠陥励起子系のカスケード緩和モデル • • • • • • • • • • • 113 
15.2 音響フォノンによるバンド内散乱(九)過程. • • • • • • • • • • • 115 
15.3 励起子励起子散乱によるバンド内散乱(TI)過程 • • • • • • • • 116 
15.4 2フォノン散乱による純粋位相緩和過程. • • • • • • • • • • • • • 118 
15.5 励起子励起子散乱による純粋位相緩和. • • • • • • • • • • • • • 119 
C.1 励起レーザーのタイミング合わせとパルス幅測定配置図. • • 133 
C.2 レーザーパルスの 2次の相関. • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 134 
D.1 同一試料の表裏励起の発光スペク 卜ル. • • • • • • • • • • • • • 136 
D.2 同一試料の表裏励起のT発光励起スペクトル. • • • • • • • • • 137 
D.3 同一試料の表裏から母体励起子をパルス光で励起したときの
T励起子発光の立ち上がり • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • • 138 
D.4 T発光の空間分解励起スペク 卜ル. • • • • • • • • • • • • • • • • 140 
9.1 R， SぅT吸収線形状の解析で得られたノぞうメータ • • • • • • • • 68 






























































物性研究 56-6う 647.(1991-9) 
はじめに 3 
2. Ultrafast Nonlinear Optical Response and High Density Excitation efFects of the 
Stacking Fault Exciton in Bil3 
T. Karasawa， M. Ichida， 1. AkaiぅandT. Komatsu 
App1. Phys. A53、480(1991) 
3. Dephasing and Relaxation Processes on the Stacking Fault Exciton in Bil3 Under 
High Density Excitation 
1¥. Ichida， T. KawaiうT.Karasawa， and T. Komatsu 
Mo1. Cryst. Liq. Cryst. 218， 31(1992) 
4. Picosecond Time Resolved Spectra of the Optical Stark Effects on the Stacking 
Fault Excitons in Bil3 Crystals 
1. Akai. K. N akajima， T.Karasawa， M. Ichida， and T. Komatsu 
Mo1. Cryst. Liq. Cryst. 218う25(1992) 
5. Excitons Localized in Mesoscopic Domains Produced by Stacking Fault in Bil3 
T. Komatsu， T.Iida， K. MurayamaヲM.Ichida， H. Kurisu， H. Kondo， 1. Akaiう
and T. Karasawa 
1¥101. Cryst. Liq. Cryst. 218ヲ37(1992) 
• 
6. Optical Nonlinear Effects of the Stacking Fault Excitons in Bil3 
1. AkaiうK.Nakajima， M. Ichida， T.Karasawa， and T. Komatsu 
in Proceedings of The Second TIαiωαη-Jαpαη Workshop 0η Solid-Stαte Opticαl 
Spectroscopy， Osaka 1992 
7. Dephasing Process on the Stacking Fault Excitons in Bil3 
~1. Ichida. T. Earasawa， and T. I(omatsu 
Phys. Rev. B47、1474(1993) 
はじめに 4 
8. Energy Transfer and Relaxation Mechanism among Exciton States inLayered Crys-
tal Bil3 : (1) Energy Transfer by Triplet Exciton 
T. I¥avvai， M. Ichida， T.Karasawa， and T. Komatsu 
J. Phys. Soc. Jpn. 62，822 (1993) 
9. Momentum-Space Relaxation of Quasi Two-Dimensional Excitons Localized at a 
Stacking Disorder Plane in Bil3 
M. Ichida， T， KawaiうT.Karasawa， and T. 1くomatsu
Th e 1993 Jntemationα1 CoηIereηceoηLuminescenceαηd Opticα1 spectroscopy 
of Condensed 11αtteηConnecticutうUSAうAugust9-13， 1993 
10. High Density Exciton Behavior and Bi-exciton States on the Stacking Fault Exci-
tons in Bil3 
H. Kondo， T. Karasawa， 1. AkaiうM.Ichida， and T. Komatsu 
The 1993 Interηαtionα1 Coηjerence 0η Lumlηesceηceαηd Opticα1 spectroscopy 
of Condensed lVIatt刊 Connecticut，USAヲAugust9-13う 1993
to be published iηJ. Lumin. 
• 
11. Anisotropic Energy Transfer and Dynamical Behavior of Excitons in a Layered 
Crystal Bil3 
T. I¥awaiヲM.Ichida， T.Karasawa， and T. Komatsu 
9th Jnterηαtionα1 Conference on the Dynαmical Processes in Excited States of 
SolidsうMassachusettsうUSAうAugust2-6う 1993
to be pubhshed in J. Lurnin. 
12. Nonlinear Optical Spectra of Confined and Localized Excitons in Mesoscopic Do-
main and Quasi-2D Stacking Fault Interface in Bil3 Crystals 
1. Akai， H.Kondo， M. Ichida， T. Karasawa， and T. Komatsu 
Third InternαtlOηα1 Coη:ference on Optics of Excitons in Confined Systems， 
Montpelier、France，August 30th -September 2ndう 1993
to be publlshed iηLes Editions de Physique 
はじめに 5 
また、以下の論文は現在投稿準備中である 。
13. Intraband Energy Relaxation of Hot-Exciton Localized at a Stacking Fault in Bil3 
M. Ichida， T. Karasawa， and T. Komatsu 



























るE 一方、 v¥ianllier励起子は、 その電子状態が水素原子様モデルによ く当ては
まり、このことは実験的に励起子選移のエネルギーが水素様系列をなすこと







































































































































第 2章励起子-格子相互作用 12 
励起子とフォノンの結合が弱い場合では、吸収線の半値全幅五r(均一幅)は、
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E 1!I'l 
Lz= 13.5 nm 
E¥hl' 
Lz= 27.7 nm 
EIIM 
Lz= 2'l7 nm 
E1陥
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戸=χ(1)E (3.1 ) 
という、電場強度に比例した関係になる。ここで可(1)は線形 (1次)の電気感受
率である。非線形の範囲になると
→→(1 ) →(2) →(3) 
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位からなる系にコヒーレントな時間的に d関数のパルスを 3つの方向 (k1，k2，k3)
から同じ周波数 ωで時刻 tJ(j = 1，2ヲ3)に入射する場合を考える(第3.2図)。
このとき、 3次の光学非線形性により、 t3三t2三t1のとき、た4-た3+ k2 -k1 
詳しい計算は付録Bにゆずりここではその方向に強度 Jの光が出力される。
結果だけを示す。
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第 4章励起子の高密度効果 25 
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core rep ulsi on)により、励起子遷移が高エネルギーシフトし、励起子聞の散乱
による励起子の寿命の減少により、ブロードニングをおこすものとして説明
されている[1810






















第 4章 励起子の高密度効果 27 
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コーWa a I s結合V a n 
第5.2図 C軸に垂直な方向からみた BiI3;t古I日の結晶構造
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第 5章 Blb結晶の励起子 33 
な吸収線が第5.6図にも示したように観測される。それらを高エネルギ一個IJか
らP、Q，R， S， Tと呼ぶ。このうち P線は Q，R， S， T線とは独立に間接励起子エ
ネルギ一位置に現れることがI<aifuらによって示され[25]、Karasawaらの共鳴ラ
マン散乱等の実験から、積層順の周期的乱れによるポリタイプ構造が起因し






















QおよびR，S， T線の現れるエネルギ一位置は常に同じであり、 Q:2.00:WeV‘ 
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35 第 5章 Blh結品の励起子
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次元励起子スペクトルの半値幅は通常、 R，S， T線に比べて l桁以上も広く、
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(Bi)のシ ートと、沃素(1)のシ ー トが規則的に積み重なっている。積層欠陥












[旬。(z)十冗o(の]ψf(η=ε(k)ゆk(η (7.1 ) 
ゆk(il二ゆ1¥(z)φ疋(の (7.2 ) 
た三 (kx，ky， kz) = (疋，K) 
ε(k)ニ e(K)十e(疋)




V = o(z)υ(戸) (7.4) 
ポテンシャル u(めは x-y方向に並進対称性を持っているので、シュレディン
ガ一方程式、
[E 冗0-V]ゆ(η=0 (7.5) 
の解は、
ψ疋(7っこ X疋(z)φ疋(月 (7.6 ) 
の形になる。 (7.6)式を (7.5)式に代入して、左からの(めをかけて、戸二積分をす
ると、
(E -冗o(z)一仁川)ydz) -I dplφ~(p)υ(の似(の0(':) χ疋 (z) = 0 (7.7) 




ぃ(ご)=乞ん(l¥")cp]¥(ご) (7.8 ) 
(7.8)式を (7.7)式に代入 して、 左からの去(z)をかけ、 ごで積分すれば、、
[E -c(叫ん(I¥)-j dp.叫ん(刀の(月
×乞I dご札'(2)0(Z)のK'(2)f疋(li.")= 0 (7.9) 
I、.， 
上式の第 2項目のご積分は、


















V(疋)= I dp0~(戸')v(のφ疋(の (7.12) 
と定義した。したがって、沿い)は、
V(疋)


















? ?? ? (7.14) 
により求まる。












第 7章積層欠陥励起子モデル 44 
さらに、戸方向の Wannierbasisを同(戸)(n :戸方向の site)とすれば、
V(疋)ご ldFtζw附
二 t p ( ん-ん刈仙，)次)片川e
二 2ε二1/(σPI)e-一→2川疋げ川FA I (7.17) 
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1 • ， e'K(m-n)α =V(疋)乞 ω~(O)ωm( コ) ，-'r 2:二 ¥μ(0)
πm JVz k E-E(疋7
を得る。ここで、 ω~ ( O) 竺 ω;(0)ι。を用いれば、
X疋(z ) _ T }'r _¥ 
'" 
1 ，'¥ ea幻 α
rv V(疋)L 7ILr L L" v ~f → Tハ山I(Z) (7.18) 
1 "' z λ' 
(7.16)式に (7.14)式を代入すれば、
1 :.Iω 2V(疋)土工 1
Nz k E-E(疋，K) 
(7.19) 
となる。和の部分を計算するために、
1 _ ，KIα 
I 三十)~ n 
~ 
r- Tr¥ ; I(l) = J(-l) NzγE -e(疋，K) 
1 L r+π/αe，Kalll 





E -e(疋)-2J cos(Kα) 2rr 






2) 2汁 J-πZ十cose ) 27f l 
- . .-...， 
J'2汁lん山(zー ご1) (ご一二2)
+πρ，e 1I
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ただし、ごl、二Jは、ヶ +2に +l=Oの解で、
二1二 -:r+山、2- 1 





















???? ?? ? (7.22) 
エネルギーはこの式から求めることができる。これは、 V(疋)< 0の時に解が
あって、








E二 ι(疋)-2)へ 1+ω14 







M家三.iJI 1 + 、十「十一一 1> ，¥1 
11~vα2 + 1 




























第7.1図のように η ×η に並べたサイト間に、 z方向72-y方向のトランス























+Jxy L(川 )(1+1.)+ i，j)(i-1，j) 
+人工(l.)(l.)+ 1 + l，)(l，J -1) (7.26) 
となる。ここで、 E。はオンサイトエネルギーである。積層欠陥が、 )=s"-'s+l
の間に入ったとすると、ハミルトニアンは、
引二%十 (E~ -Eo)工(2，S)(い +ド，s十l)(l，s+l)
+(J~ν ーん)乞( i州 +1バ +l，榊
十(仏ー ん)工(l，δ十1)(l+l，8+1十Z，8十l)(l-l，s十1) 
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82MHz、出力およそ lOW、波長 l064nmのパルス光を出力する。これを SHG
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第 8章 実験方法 56 
lW、パルス時間幅は約 80psである。この 2f音波をシンクロナスポンプ色素
レーザ一 (Spectra-Physics:Mode137SB)の励起に用いた。レーザ一色素にはロダ






発光スペ ク トルを時間分解して測定するには、 差分散型 double Gra ting 
分光器 (JOBIN-YVON:HR-320 x2台)で分光した光信号を、ス トリークカメラ
(HAMAMATSU:C2909)とCCDカメラを組み合わせた 2次元画像解析システム
を用いて検出した(第8.3図(a))。このシステムでの、波長分解能は，，-，1入、時間
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dJJJ; -























スを同一のビームにすると、ふ =252 51方向に信号かあらわれる。 この信





ンアンプで計測する 。励起光強度はビ ームスプリッターの前の NDフィ
ルターによって変える。励起光強度自身は試料入射前にパワーメーター
(Spectra-Physics:Mode1385，404)により測定した。ん方向のレーザ一光の平均ノモ
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レーザーのエネルギー幅は 0.03meV、パルス時間幅は 6nsであり、 ピーク強
度は1..5xl05Wjcm2である。
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第9.2図積層欠陥励起子の吸収線の Voigt関数による解析
• Sample A 
o Sample B 
+ Sample C 
。
.ー
































!if L= !if L(T)十九γ7 (9.2) 
の様に書ける。ここで、!ifL(T)は温度依存を与える項で、フォノンからの寄与
による均一幅であり、九γは試料と積層欠陥励起子状態(R、S，T)に依存した付
第 9章吸収線形状の解析 67 
f蝿之、




































試料 九ro 九ω 九γT 九γs hγR 九rc
A 0.08土0.01 0.35士0.02 0.08土0.02 0.15土0.05 0.20土0.03 0.2 
B 0.08土0.01 0.35土0.02 0.45土0.05 0.55土0.03 0.80士0.05 0.4 
C 0.08土0.01 0.35土0.02 0.0 0.06土0.01 0.11土0.02 0.1 




れた各ノマラメーターを用いて、 (9.3)式を計算した結果を、 3つの試料の T線に
ついては第9.3図 (a)の実線に、また試料AのRヲS線の結果については第9.4図




ンによるものであると結論づけられる。また、 3つの試料の R，S， T状態、すべ
てにおいて、それぞれ共通のhr。、九ωが得られたと言うことは、これらの均一
幅が、試料に依存しない、同ーのバンド内での、音響フォノン散乱により決め
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フォノンが存在していて、その寄与は 25K以上からはじまっていると考えて
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第10.1図 RヲS，T線の DFWM信号
の減衰時定数Tdと、位相緩和時間 T2の関係は、
T2二 2Td ( 10.2) 
で与えられる。第9.3図で述べたように、良質の試料における積層欠陥励起子
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した温度域 (2~ 約 10K) では、励起光強度にかかわらず、 1 /T2は温度の l 次の
依存性を持っていることが分かる。
SFE 状態 |け と基底状態 g) の聞の位相緩和時間 T~ (t=R守S、T)は、基底状態
の減衰を無視すれば、
1 L 1 
- 一 一 -
Tj 2TJt Tfy ( 10.3) 
と 書 ける 。 ここで、1"~は純粋位相緩和時間であり、 T; は縦緩和時間 (分布緩














































この T線の温度依存性は、さきに R線について Nakamuraらによって得ら
れていた結果とその傾向が一致する[43J。この結果は、第9.3図，第9.4図ぅ第9.1表



































第 11章発光寿命の測定 77 
6300 
'司師 、--ぱ、 A 
-y F 、
a I I 
60 - -日い~.， ， ， 
亡~‘























~ーー也 .>:- 。目 』ー .¥h0-』司， 1'--; _u 
白_， -


























































































第 11章発光寿命の測定 79 
する。無特射過程はないとする。





















































? ?，?? ? ? ?
、
ー ? ? ??
d71T rST- l -
一一一一二 ζ 1/，只一一守ァ-ILT
dt ちアJM12
1 1 ( 1 
T:一=プ(+プ
iurnl ']' ¥ '口f
ここで、 n，(i=R， S， T)は、各状態の分布数であり、 fL(t)は励起レ ーザ一光
強度の時間プロファイル、 Tiurn，(l二 R.S、T)は、各準位の発光の減衰時定数、
CJ(ij =RS， ST)は、 Rから S、Sから Tへのカスケード緩和レ-f-" T~r. ( l 二R，
S， T)は、各状態からの非輯射遷移の時定数を表す。この方程式を数値計算に
より解し¥て、発光減衰曲線の解析を行った結果を、第11.2図中のOで示した。減
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: ρ ? マzpdてや介、 ‘ ゐ . / :， . t号句 、'司tm'W J ・， 
一噌 1 ，.マ， . 
、PUJ1件 許可、掃





















る。 Tcの形状は、 T状態、のバンド内、 k空間の運動エネルギ-Eにある分布を
ηT(ε)、状態密度をρT(ε)として、フォノンの分散を無視すれば、
I(E -Ec)αPT(E = E -ET)ηT(ε) 
ぽ B(E)exp 1--，三 I) (12.1) 
と書ける。ここで、 Eは、観測するフォトンエネルギ一、 Ecは励起子の運動
量を保存する光学フォノンのエネルギーであり、 ETは、 T励起子のた =0のエ
-81 
第 12章発光のフォノンサイドバンドの時間分解測定 82 
、









































































A 5ample T 
4.2K 
5ample B 
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w c :;-160 11 crn1 Rc 
t912 1~974 
Photon Energy ( e V ) 
第12.4図 T線近傍を励起した時の共鳴二次光学スペクトノレ。Karasawaらによ
る[-15] 
， ，晶、 .. ‘ 
... r '一'
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て、 T励起子の輯射寿命である 900psに近づいてし 1く。発光の立ち上がりの遅
れは、バンド内緩和により、高エネルギー側、すなわち、大きな運動量を持っ
た状態から供給される励起子によるものである。




















dEε¥ 27/2 D2 l¥I!5/2 つ/勺(_ Tr 
、=-4(kBTe)い(1 云'‘dt /π3/2 fiρ¥ ~ T ( 12.2) 
の様にかける[46)。ここで、 Eeは励起子系の持っているエネルギ一、 D は、変
形ポテンシャルエネルギ一、 M は励起子の有効質量、 ρは結晶の密度 (Bib





































10 ? ? ?
??









































第 12章発光のフォノンサイドバンドの時間分解測定 94 
? ?
? 。 ? 」 ? 〉
?

























































































































この結果、 2Kで比較的強い励起強度では、各状態、の T1 は、
T1
R "-' 1 p s 
T?竺 17ps
T(' "-' 28ps 
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第 13章 分布緩和時間の測定 98 
すると、各準位の k-:O状態の分布数のレート方程式として次式を得る 。
1 1 1 nC' 
石百二一一一+ + ~J"J 
1 i. Tinl，'a Tγ 
1 1 1 c中
石ミ =一一一 + 一 十Cl
1( Tinlγa Tγ 
1 1 1 
-
T? -Tmtrat TY 
(13.1) 
ここで、 1/山川はノくンド内散乱確率、 1/ア7・は車両射遷移確率、 CJ(ij=RS， ST)は、
けか らj)へのカスケード緩和確率である 。ここでは、各準位からの無輯射遷
移は無視した。測定で得られた時定数か ら、カスケード緩和時間が求まって?
1/♂s竺 18ps， 1/c-ST 竺 43psと得られる。これらの値は、発光寿命から求めた



























この測定から得られる T2は、 2Kではん/32における 40psから最大強度んに
おける 9.2psまで変化し、 4.2Kではそれぞれ 18psから 10psまで変化した。
この変化がレーザー励起による試料の温度上昇だとすれば¥第10.3図より、 2
Kのときには試料の温度は約 7Kになっているはずである。この温度上昇によ
























































































































































1 1 _ 1 r 








L 二寸不て+宅仏N，九(NうT) (14.2) 
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。 1 1 1)一一一一一 1 I I 1 1 LL 
0.01 0:1 1 
IncidE~nt Laser lntensity (relative scoJe) 
第14.4図位相緩和レート1jT!の励起光強度依存性
、" 1 r ~ 
第 14章 光強励起下での積層欠陥励起子の緩和 105 
いるのではなく、 、N司個のインコヒーレントな励起子が作る熱浴中の励起子の
位相緩和を見ている。もし、そうでないなら、 1/九の.lV'に対する 1次の依存
性は得 られないだろう。実際、 GaAsや GaAsQvVの系で、同じ解析がなされ
ている[5013[5110
T励起子の寿命はおよそ 900psであり、励起子密度 Nは位相緩和時間の聞






















































































































































































































(F白/2)十2Aa[hω-(E世+ムEα)]fα(hω) = [(Eα十ムE口)一九ωF+ (f臼/2)2， (14.3) 
とあらわせる。ここで、 E白は励起子の共鳴エネルギー?ムEはセルフエネル
ギーシフト， fはダンピングパラメータ，Aは非対称度、 αは、各励起子遷移
(S，1')をあらわす。第14.5図の弱励起の極限 (Probeonly)のoは、 fos= 0.38 meV、
fOT = 0.34 meVとしたときの計算結果である。
強励起下での吸収スペクトルは、時刻 tでの励起子の密度を N(t).プロープ
光の時間変化を 1pI'obe(tー ムうたω)として、
凡(hω)= I 11コ帥 e(t -6，九ω)x ん(九ωiムEα(N)，f白 (N)，ん (八T))dt (14.4) 
と書ける。ここで、 c，爪 (， pを定数、ァを T励起子の寿命として、
ムE口(N)=cN(t)う
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の縦緩和時間 T(は、光弱励起下では 5つの項か らなる。すなわち、 l)幅射遷
移確率 1/π 、 2) 非 ~jfiî 射遷移確率 1/ アn，、:3)LAフォノンに・よるバンド内散乱確率









1 l + cRS + 
TF2 ア7 I ，口t，.α 





+ Ti 2 Tr Tz九tγα
T状態には更に下の準位はないので、カスケード緩和の項が無い。以上、 SFE
状態の緩和の全体を第15.1図に模式的に示した。第11章で行った SFEの発光寿
命の測定より、車高射寿命はTr rv 900psとおける。そ こで、観測した 1/勾を用い
て、計算した結果を、第15.1表に上げておく 。カスケー ド緩和レート CJの値は
R S T R→S S→T 
DFWM l / T~ 0.116 0.077 0.029 0.174 0.096 (2 K) 
0.056 (4.2 K) 
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1jTl = O.056ps-lであり、均一幅では、 hrIj2九=O.13ps-lで-ある 。これらの値
は、 2倍程度だけ違う。遷移の寿命幅は原理的には、誘電関数の虚部 e2に現れ






















T2(N， T) T~(T) 円ナ D υ 
で表されるが、積層欠陥励起子系の場合、試料中の積層欠陥面の数が分かって
いないので、散乱定数 γxxを決定するのは、非常に難しい。積層欠陥が試料
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T状態、の強励起効果の無い位相緩和時間 40psは他の半導体に比べて
長い。 GaAsのSQvVでは、界面の乱れによる散乱も含んだ位相緩和時間は




















1 1 1 
一一一一九 2T1 . T~ 
( 15.3) 
で書き表されるので、 T1 と九を直接測定すれば、純粋位相緩和時間 T~ が見
積もれる。











Tr ~ llps 








T;r ~ 12ps 
であった。(1.5.3)式を用いれば、このときの純粋位相緩和時間は
T~R rv 1.5ps 
T~S ~ 14ps 
T;T215ps 
• 
← {' ，.，~ 
」第 15章積層欠陥励起子の緩和機構 119 
第15.5図励起子ー励起子散乱による純粋位相緩和(Tn過程の概念図
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(A) = T日尺(H，'A.)= Trs[T印 (vV)A.]= Trs(ρA) 









まず、 t= 0で密度行列 vV(t)が、
vV( t) =ρ(t=O)0PR ( A.6) 










AI=exp a U 
? ? ?
??







t = 0近くの現象を記述するのでなし 1かぎり正当である。
まず、全系の密度行列 W[(t)を次のような形で書く。
H/1(t) =ρ1 ( t) 7.;/)尺十ムI，V1(t) (λ9) 
付録 A マスタ一方程式と緩和時間 125 
( A.9)式を(A.8)式に代人すると、
か(t)二÷ dt'Tr R [1ウ(t)，[V1(t')，PI(t') 0ρR] ] 
九2)0 
dt'TrR [vi(t)イV1(t')，ムvV1(t')] (A.10) 
となる。まず、 (A.10)式の第 2項は十分小さいとしてこれを無視する。
系と熱浴の相互作用 Vとして次のような具体的な形を考える。
V =gIンkRk (A.ll) 
gはS-systemとR-systemの結合定数であり、 Xk，RkはそれぞれSおよびR-system
の演算子である。 (A.11)式を (A.10)式に代入すると、
aρ1(t) = -L 1_ dTGkk，(ア){XK1(t)Xk'1(tー ァ)ρI(tー ァ)-X k' [ (t -T)ρ1(tー ァ)XkI(t )}+h.c ot w jO 
(A.12 ) 
t -t' =ァとおいた。(A.12)式の中に現れている Gkk，(ァ)は、 R-systemの相関関
数と呼ばれていて、
Gkk，(ア)ニ手TrR[PRRkI(T )Rk' 1(0)] (A.13) 





gkk' (ω)三 1 dTGkk'(ァ)exp [iωT] (A.14) 
また、






付録 A マスター方程式と緩和時間 126 
-ァ 》アcて.G k' (ァ)→Oである 。
、
• Tc < TSで、ある。
この仮定のもとでは、 0三ァ三Tcの範囲のァだけで、 Gkk'(ァ)=f 0であり、またこ
の範囲で‘ρI(t -T)はあまり変化しない。そこで、積分の中のρr(tーァ)をρ1(t)で
おきかえる D さらに t< Tcのρ1(t)の振る舞いを考えることにすれば先の仮定







三二/.dTGkk'(T){(i XkI(O)川(-T) L)九 一(バルトT)L)(m XkI(O) J)} 
kk' 
+∞ 





δ 一万Jρ"二之J A し"J)ρJ]
for iチj ( A.17) 
(:¥.18) 





















L r，→1+ L rJ→l 
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ムリニムtームJ















三ρ21=山内-r'Jρ'J at r 'J ---'Jr 'J for i # j 
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;ljt=Ert→l ( A.32) 
l 
九〆')
= ftJ (A.33 ) 
また、むを 2つの部分で書けば、
九/IJ 
1 ¥ I 1 
T)t十¥子1/ ) (A. 34) 
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密度行列の運動方程式は
三ρυ 二ーと[引川t，pL，-(土lρ，" 




主)fJ (B.5 ) 







θ(口)22fA本 (n-1) iベπー 1)'¥ 1 Jπ) 
8tρD=-77μ(E 叫んab)-??ρD
11d)=-LLLtpp-l)(土+zムJA:)






dt' dt" dt" 
C口 co 一 亡白
x { E( t')企(t廿
1 1 . " "， 1 
exp (ーで)(t' -tつ+~: t"' +込ω(t'-t" + t"') T2 T1 /¥ - -/ ' T2 
+ E(t')E(t")E*(t'") 






企(rヲt)=tl(戸、t)e'k1γ+E2e，k2r + E3e'k3r ，t> 
E]χ J(t-t]) 
とおき、 t1< t2 < t1 < tの条件でζ4方向だけ取り出せば、
バ~)(r， t) 
X 叫 1-;'(t3ーら)-土(t-t}十t2-t[)-1ふんJ(t -t，ーら十川 ( B.9) T1 じ





1.の場合には (B.9)式を (B.2)式と (B.3)式に用いれば、観測される光の強度
が求められる。
J cxexp l-;， (t3 ωー か一川 、????? ?????、
2.の場合、 2準位系の共鳴エネルギーに分布を持つと仮定して、分極 p(3)は
p(3) = -Nμ!+∞d(ムω)A:)(F7t7ムω)g(ムω) 、?????????
とかける。ここで、 g(ムω)は、不均一拡がりをあらわす分布関数で、
+∞ 
















め )三よ (.cexp(-t2 
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/主一一二一」
.J 一
Mcx:Je Locked Nd.YAG Laser 
i戸学こi
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